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1. はじめに 
鉄（Fe），コバルト（Co），およびニッケル（Ni）などの
3d 強磁性遷移金属は，磁気記録媒体，磁気ヘッド，および
磁気抵抗メモリ（MRAM）などの磁性薄膜デバイスの材料と
して幅広く用いられている．一般に，3d 強磁性金属は，基
本的な結晶構造である fcc（面心立方），bcc（体心立方），お
よび hcp（六方最密充填）のいずれかをとる．3d 強磁性金属
の磁気特性は結晶構造によって変化する．近年，バルク状態
図には存在しない構造（準安定構造）を持つ 3d 強磁性金属
薄膜の形成が可能であると報告され，注目されつつある．準
安定構造である bcc 構造の Co 結晶を用いた強磁性トンネル
接合では，1000%を超えるトンネル磁気抵抗比が得られる計
算機シミュレーション結果が報告されており 1)，準安定 3d
強磁性金属薄膜の新たな可能性が見出されつつある． 
準安定結晶構造を持つ磁性薄膜は，微細な結晶構造制御が
可能なエピタキシャル成長技術を用いることで形成が可能
である 2,3)．しかしながら，準安定構造を持つ 3d 強磁性金属
薄膜は形成過程で，より安定な構造に変態してしまう傾向が
示されている．エピタキシャル薄膜の結晶構造は，製膜条件
によって敏感に影響を受けることが知られている 4)．準安定
結晶薄膜を安定的に形成するためには，製膜方法，下地層材
料，および基板温度などを系統的に変化させたときの膜構造
に与える影響を調べ，適切な製膜条件を理解する必要がある．
また，準安定構造から安定構造への相変態メカニズムを解明
することも重要である． 
Ni はバルク状態では fcc 構造をとるが，微粒子や薄膜状態
では準安定な hcp 構造の形成が可能である 2)．hcp-Ni 結晶は
バルク hcp-Co 結晶と同様な磁気異方性を示すという計算機
シミュレーション結果が報告されており 5)，安定な fcc-Ni 結
晶とは異なる磁気特性を示す可能性がある．これまでに，
種々の下地層上に hcp-Ni 薄膜の形成が試みられたが，これ
らの薄膜は膜成長過程において hcp 結晶の一部が安定相で
ある fcc 結晶に変態してしまい，純粋な hcp 結晶のみで構成
された Ni 薄膜を形成し，その磁気特性の解明には至ってい
ない．hcp 構造を持つルテニウム（Ru）下地層は，hcp-Co
薄膜の形成にしばしば用いられており，Co だけでなく Ni お
よび Fe においても hcp 構造の安定化が期待される．第 3 章
では，Ru(112
_
0)下地層上に 40 nm 厚の Co，Ni，および Fe
のエピタキシャル薄膜の形成を試み，膜の成長機構および構
造を詳細に調べた． 
バルク状態における Fe は，安定構造として 912 °C までの
低温では bcc 構造をとる．従って，室温付近では fcc 構造は
準安定であり，薄膜状態では fcc-Fe 結晶の形成が可能である
3)．fcc-Fe 結晶の磁気特性は原子間の距離に敏感に影響され，
非磁性から高スピン強磁性まで幅広く変化する．格子定数が
0.357 nm より大きな fcc-Fe 結晶は高スピン強磁性を示し，
格子定数が 0.363 nm 以上になると，磁気モーメントが
2.54μB まで上昇するというシミュレーション結果が報告さ
れている 6)．2.54μBの磁気モーメントを有する fcc-Fe 薄膜の
飽和磁化はおよそ 1970 emu/cm3に至ると考えられ，強磁性
材料の中で最大の飽和磁化を持つ Fe65Co35 合金の約 1930 
emu/cm3 7)以上の値となる．従って，高スピン強磁性を示す
fcc-Fe 薄膜は，強磁性薄膜デバイスへの応用が期待される．
これまでに，銅（Cu）下地層上に fcc-Fe 薄膜の形成が試み
られたが，これらの薄膜は膜厚の増大に伴い，準安定な fcc
結晶の一部が安定相である bcc 結晶に変態してしまう傾向が
示され，形成された薄膜内部には fcc 結晶と bcc 結晶が混在
している．fcc-Fe 薄膜の安定性は製膜時の基板温度に敏感に
も影響を受ける 8)．しかしながら，高温で膜形成したという
報告は少なく 9)，数原子層以上の厚さの fcc-Fe 薄膜を形成し
たという報告も極めて少ない．第 4 章では，Cu(100)単結晶
下地層上に，室温から 200 °C の間の一定温度で 40 nm 厚の
エピタキシャル Fe 薄膜の形成を試み，基板温度が膜の成長
機構，構造，および磁気特性に及ぼす影響を詳細に調べた． 
2. 実験方法 
薄膜試料作成には，超高真空 RF マグネトロンスパッタリ
ング装置（第 3 章）および超高真空分子線エピタキシー装置
（第 4 章）を用いた．単結晶基板上に形成した下地層上に，
磁性材料膜を成長させ，膜形成中の表面構造を反射高速電子
回折（RHEED）によりその場観察した．構造解析には X 線
回折（XRD）法を用い，微細構造観察には透過型電子顕微鏡
（TEM）を用いた．磁気特性測定には振動試料型磁力計
（VSM）を用いた． 
3. Ru(112
_
0)下地層上に形成した Co，Ni，Fe 薄膜 
MgO(100)基板上にヘテロエピタキシャル成長させた
Ru(112
_
0)下地層上に，Co，Ni，および Fe 薄膜を形成した．
Co および Ni エピタキシャル薄膜が得られたのに対して，Fe
多結晶膜が形成された．Fig. 1(a)–(c)および(g)–(i)に Co およ
び Ni 薄膜形成中に観察したそれぞれの RHEED パターンを 
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Fig. 1  RHEED patterns observed for (a)–(c) a Co and (g)–(i) a Ni 
films grown on Ru(112
_
0) underlayers. The thicknesses are [(a), 
(g)] 2 nm, [(b), (h)] 10 nm, and [(c), (i)] 40 nm. The incident 
electron beam is parallel to Co, Ni[0001]Type A-0 and Co, Ni[11
_
00]Type B-0. (d)–(f) and (j)–(l) RHEED intensity profiles measured 
along the dotted lines in (a)–(c) and (g)–(i), respectively. 
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Fig. 2  Schematic diagrams of RHEED patterns simulated for (a) 
hcp(112
_
0)Types A-0 & B-0 and (b) fcc(110)Types A-1, A-2, B-1, & B-2 crystal 
surfaces. The incident electron beam is parallel to (a) Ni[0001]Type 
A-0 and Ni[11
_
00]Type B-0 and (b) Ni[11
_
1
_
]Type A-1, Ni[11
_
1]Type A-2, Ni[1
_
1
2
_
]Type B-1, and Ni[11
_
2
_
]Type B-2. 
示す．Co および Ni 薄膜の形成初期過程では，いずれも
hcp(112
_
0)形成に対応する回折パターン（Fig. 2(a)）が観察
された．Ru(112
_
0)下地層上に，バルク状態図に存在しない準
安定なhcp-Ni結晶がCo結晶と同様な方位関係で形成された．
Ru 下地層は 2 タイプの hcp(112
_
0)バリアントから構成さて
おり，下地層上に形成した Co および Ni 薄膜も同様な 2 タ
イプのバリアントから構成された．RHEED 解析によって決
定した Ru(112
_
0)下地層に対する Co および Ni 結晶のエピタ
キシャル方位関係は以下の通りである． 
Co, Ni(112
_
0)[0001] || Ru(112
_
0)[0001]  (Type A-0) 
Co, Ni(112
_
0)[11
_
00] || Ru(112
_
0)[11
_
00]  (Type B-0) 
Co 薄膜から得られた RHEED パターンにおいて，膜形成初
期過程から堆積終了時（40 nm 厚形成）まで，hcp(112
_
0)反
射のみが観察された．しかしながら，Ni 薄膜では，膜厚の
増加に伴い，Fig. 2(b)の RHEED スポットマップに示す，4
タイプの fcc(110)反射が重畳して観察されたことから，準安
定な hcp 結晶が，より安定な fcc 結晶に変態していることが
わかった．hcp 結晶に対する変態した fcc 結晶の方位関係は
以下の通りである． 
Ni(100)[11
_
1
_
] || Ni(112
_
0)[0001]Type A-0  (Type A-1) 
Ni(110)[11
_
1] || Ni(112
_
0)[0001]Type A-0  (Type A-2) 
Ni(100)[1
_
12
_
] || Ni(112
_
0)[11
_
00]Type B-0  (Type B-1) 
Ni(110)[11
_
2
_
] || Ni(112
_
0)[11
_
00]Type B-0  (Type B-2) 
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Fig. 3  Schematic diagrams of crystallographic orientation 
relationships between the hcp-Ni(11 2
_
0) crystals and the 
fcc-Ni(110) crystals transformed from the hcp crystals. 
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Fig. 4  Film thickness dependences on the RHEED spot peak 
intensity ratio of Spot-I to Spot-II shown in Fig. 1(a)–(c) and 
(g)–(i). 
このような関係では，hcp 結晶の最密充填面である
hcp(0001)は fcc 結晶の最密充填面である fcc(110)と平行にな
っている（Fig. 3）．Fig. 4 に RHEED 強度プロファイル（Fig. 
1(j)–(l)）から見積もったスポット 123
_
0Type A-0（Spot-II）に
対するスポット 033
_
0Type A-0（Spot-I）の RHEED スポットピ
ーク強度比の膜厚依存関係を示す．Ni 薄膜の強度比は，膜
厚の増加に伴い徐々に増加しており，hcp 結晶から fcc 結晶
への変態が促進されていることがわかる． 
hcp-Ni 膜の微細構造を調べるために，以前に，hcp(11
_
00)/Cr(211)/MgO(110)薄膜に対して高分解能断面 TEM 観察
を行った 10)．Cr(211)下地層上において，準安定な hcp-Ni(1
1
_
00)結晶がヘテロエピタキシャル成長し，膜形成過程でより
安定な2タイプの fcc-Ni(211)結晶に変態した．Fig. 5にNi/Cr
界面付近の高分解能断面 TEM 像を示す．hcp 構造の最密面
である(0001)と，fcc 構造の最密面である(1
_
11)が平行になっ
ていることがわかる．また，最密面と平行方向に面欠陥が存
在している．本研究で，Ru 下地層上に形成した Ni 薄膜にお
いても，同様な微細構造が形成されていることが予想される．
これらの結果より，Ni 薄膜中の hcp 結晶は，膜厚の増加に
伴い，最密面である hcp(0001)と平行方向に起きる原子の再
配列により，より安定な fcc 結晶に相変態していることが分
かった． 
2 nm
Cr[211]
_
[011]
hcp-Ni
[0001]
fcc-Ni
[111]
fcc-Ni
[111]
__fcc-Ni
[111]
_
A B A A B C A A C B A
(b) (c) (d)
(a)
(b)
(c)
(d)
 
Fig. 5  High-resolution cross-sectional TEM images of (a) an Ni/Cr 
interface observed along the MgO[1
_
10] direction. (b)–(d) Enlarged views of 
the areas surrounded by white square lines in (b). 
4. Cu(100)下地層上に形成した Fe 薄膜 
SrTiO3(100)基板上にヘテロエピタキシャル成長させた
Cu(100)下地層上に，室温から 200 °C の間の一定温度で Fe
薄膜を形成した．いずれの基板温度においても，エピタキシ
ャル Fe 薄膜が得られた．Fig. 6 に Cu(100)下地層上に Fe 薄
膜形成中に観察した RHEED パターンを示す．いずれの基板
温度においても，形成初期過程では Fig. 6(d)の RHEED ス
ポットマップに示す fcc(100)表面に対応する回折パターンが
観察され，準安定な fcc-Fe 結晶が得られたことがわかる．
RHEED 解析によって決定した Cu(100)下地層に対する
Fe(100)結晶のエピタキシャル方位関係は以下の通りである． 
fcc-Fe(100)[001] || Cu(100)[001] (Type A) 
室温および 100 °C の RHEED パターンでは，膜厚の増加に
伴い，fcc(100)反射のスポットがブロード状に広がり，膜内
に多くの歪が導入されていることがわかる．200 °C において
も，fcc(100)反射スポットがブロード状に広がった．膜厚が
10 nm を超えると，bcc(100)表面に対応するパターン（Fig. 
6(e)）が観察され，fcc(100)パターンが不鮮明になった．以上
より，膜厚の増加に伴い，Fe 薄膜表面に存在する歪が増大
し，この歪を緩和するために Fe 薄膜中の準安定な fcc 結晶
が，より安定な bcc 結晶に変態していると推察される．基板
温度の上昇に伴い，Cu 下地層上に堆積した Fe 原子の表面拡
散が促進され，fcc 結晶から bcc 結晶への変態が助長された
と考えられる．従って，製膜時の基板温度が室温に近づくに
従い，準安定な fcc-Fe 結晶の安定性が向上することがわかっ 
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Fig. 6  RHEED patterns observed for Fe films grown on Cu(100) 
underlayers at (a) RT, (b) 100 °C, and (c) 200 °C. The thicknesses 
are [(a-1), (b-1), (c-1)] 3 nm, [(a-2), (b-2), (c-2)] 5 nm, [(a-3), (b-3), 
(c-3)] 40 nm The incident electron beam is parallel to fcc-Fe[011]. 
Schematic diagrams of RHEED patterns simulated for (d) 
fcc(100) and (e) bcc(100) single-crystal surfaces. 
た．この変態によって，膜表面の原子配列が fcc(100)から
bcc(100)に変化した． 
膜内部の詳細な構造を調べるために，XRD による極点図
形測定を行った．Fig. 7(a)に，室温で形成した Fe 薄膜から
得られた極点図形を示す．Fig. 7(b)–(d)の反射スポットマッ
プに示す，SrTiO3{100}，Cu{111}， fcc-Fe{111}，および
bcc-Fe{110}反射が得られるよう，回折角 2θΒを 44°に固定し
て測定を行った．極点図形を解析することで，Fe 薄膜内の
fcc(100)結晶は，1 タイプの bcc(100)および 2 タイプの
bcc(110)結晶に変態していることがわかった．fcc 結晶に対す
る変態した bcc 結晶の方位関係は以下のように決定された． 
bcc-Fe(100)[011] || fcc-Fe(100)[001]Type A (Type B) 
bcc-Fe(110)[001] || fcc-Fe(100)[001]Type A (Type C) 
bcc-Fe(110)[110] || fcc-Fe(100)[001]Type A (Type D) 
このような関係は 
bcc-Fe{100}<011> || fcc-Fe{100}<001> 
と等価である．従って，Fe 薄膜において，fcc(100)から
bcc(100)への原子配列の変化が，膜面垂直方向だけでなく面
内方向にも起きていると考えられる．そのため，形成した
Fe 薄膜は fcc(100)Type A，に加え，bcc(100)Type B，bcc(110)Types 
C+D 結晶が混在した複合的なエピタキシャル膜である．
100 °C および 200 °C で形成した Fe 薄膜においても同様な
構造が確認された． 
Fig. 8に室温で形成したFe薄膜から得られた面外XRDス
ペクトルを示す．SrTiO3からの反射に加えて，2θ = 51°付近
に Cu(200)および fcc-Fe(200)Type A結晶形成に対応する反射
が明瞭に確認された．反射ピーク角度から fcc-Fe 結晶の格子
定数は afcc-Fe = 2dfcc(200) = 0.3608 nm と算出した．格子定数が
0.357 nm より大きいため，本研究で形成した Fe 薄膜中に含 
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Fig. 7  (a) Pole figure XRD pattern of an Fe/Cu/Co/SrTiO3(100) 
specimen grown at RT. The intensity is shown in a logarithmic 
scale. Diffraction maps of (b) E21{100} (c) fcc{111}Type A, and (d) 
bcc{110}Types B+C+D. 
まれる fcc-Fe 結晶は高スピン強磁性を示すと考えられる 6)． 
Fig. 9 に室温で形成した Fe 薄膜から得られた磁化曲線を
示す．バルク bcc-Fe 結晶（Ms = 1714 emu/cm3 4））に比べ，
わずかに大きな飽和磁化を値を示した．格子定数の測定結果
から予測された，高スピン強磁性を示す fcc-Fe 結晶の磁気特
性が反映されたと考えられる．±10 Oe 付近にステップが観
察された．このステップは，fcc-Fe 結晶と変態した bcc-Fe
結晶の磁気特性が重畳した影響であると推察される． 
5. まとめ 
本研究では，準安定構造をもつ 3d 磁性金属薄膜の形成を
試み，膜成長過程，結晶構造，および磁気特性を詳細に調べ
た．準安定な hcp-Ni および fcc-Fe 薄膜が得られた．しかし
ながら，準安定結晶薄膜は膜厚の増加に伴い，より安定な構
造に変態した．Ni 薄膜における hcp-fcc 変態および Fe 薄膜
における fcc-bcc 変態のメカニズムを明らかにした．これら
の結果より得られた準安定結晶薄膜の形成技術および相変 
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Fig. 8  Out-of-plane XRD spectra of Fe/Cu/Co/SrTiO3(100) 
specimen geown at RT. The intensity is shown in a logarithmic 
scale. 
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Fig. 9  Magnetization curves measured for Fe film grown on 
Cu(100) underlayers at RT. 
態メカニズムに関する知見は，今後の磁性薄膜デバイスの発
展に寄与することが期待される． 
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